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PATENTANSPRUCHE : 

1 . Ein Verfahren zur katalytischen Dampfphasenoxidation unter 
Einsatz eines Festbett-Warmeaustauschreaktors mit Mantel und 
Rohrensystem, bei dem ein Bundel aus zahlreichen, mit mindestens 
einer Art Oxidationskatalysator gefullten Rohren in einen Mantel 
angeordnet ist und durch die Offnungen in mindestens einer per- 
forierten Abschirmplatte geftihrt wird, durch welche das Innere 
des Mantels in wenigstens zwei Aufgabezonen fiir das V/armeablei- 
tungsmedium unterteilt wird, und zwar dergestalt, daB die ein- 
zelne, durch die perforierte Abschirmplatte hindurchgefiihrte 
Rohre nicht direkt mit der Abschirmplatte in Beriihrung kommt, 
sondem ein Abstand zwischen AuBenflache der Rcihre und Innenkante 
der Offnung von 0,2 bis 5 mm liegt, durch den das Einsatzgas den 
Reaktorrohren zugefiihrt wird, und wobei die exotherme, katalyti- 
sche Dampfphasenoxidation unter Steuerung der Tempera turen des 
Warmeableitungsmediums in jeder der beiden Zonen ablauft, so 

dafi der Tempera turunterschied zwischen beiden Zonen zwischen 0 
und 100° C gehalten we r den kann. 

2. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei jede der Aufgabezonen 
des Warmeableitungsmediums mit einer Umlaufeinrichtung fiir das 
Warmeableitungsmedium ausgestattet ist. 

3. Ein Ver:fe.hren nach Anspruch 1, wobei eine perforierte Ab- 
schirmplatte vorgesehen ist und das Innere des Mantels in zwei 
Aufgabezonen fiir das Warmeableitimgsmedium xinterteilt wird. 

4. Ein Verfahren nach Anspruch 1 , wobei der Abstand zwischen 
Auflenf ISche der Rohre und Innenkante der Of fnung in der perf orier- 
ten Abschirmplatte 0,3 - 1 mm betragt. 

5. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei der Temperaturunterschied 
zwischen dem Warmeableitimgsmedium in jeder der beiden durch die 
Abschirmplatte voneinander getrennten Zonen zwischen 0 und 80° C 
betragt. 
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6. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei ringformige Rippen nahe 
an der Abschirmplatte an die RcJhren befestigt sind tjnd der AuBen- 
durchmesser dieser Rippen so gro3 ist, dafl er den Spalt zwischen 
AuBenflache der Rohre und Innenkante der Offnung in der perfo- 
rierten Abschirmplatte uberdeckt. 

7. Ein Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringformigen Rippen 
gerade ausgebildet sind. 

8. Ein Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringformigen Rippen 
nur auf einer Seite der Abschirmplatte vorgesehen sind. 

9. Ein Verfahren nach Anspruch 6, wobei die ringformigen Rippen 
abwechselnd auf beiden Seiten der Abschirmplatte angeordnet 
sind. 

10. Ein Verfahren nach Anspruch 5, wobei die ringformigen Rippen 
so angeordnet sind, dafl sie den Spalt zwischen Rohre und Abschirm- 
platte schrag nach auBen gerichtet iiberdecken. 

11. Ein Verfahren nach AnspjTUch 1, wobei eine einzige Art Oxi- 
dation skat alysator in die ReaktionsrShren gefUllt wird. 

12. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei zwei Arten Oxidations- 
katalysatoren in die Reaktionsrohren gefullt werden. 

13. Ein Verfahren nach Anspruch 12, wobei zwei Arten Oxidations- 
katalysatoren in die Reaktionsrohren gefullt werden und jeder 
Katalysator einer der durch die Abschirmplatte voneinander ge- 
trennten Zonen entspricht. 

14. Ein Festbett-Warmeaustauschreaktor mit Mantel und Rohren- 
system zum Einsatz in der exothermen, katalytischen Dampfphasen- 
oxidation, worin ein Btindel aus zahlreichen Rohren, die mit min- 
destens einer Art Oxidationskatalysatoren gefullt sind, in einem 
Mantel untergebracht ist, und wobei diese Rohren durch die Off nun- 
gen in inindestens einer perforierten Abschirmplatte gefiihrt 
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v/erden, die der Unterteiliing des Mantelinneren in raindestens 2 
Aufgabezonen fiir das Warmeableitungsmedium dient, tjnd zwar so, 
dafl jede der durch die perforierte Abschirmplatte hindurchge- 
fiihrte Rcjhre nicht direkt mit der Abschirmplatte in BeruhiTung 
kommt, sondern zwischen AuISenflSche der R(3hre land Innenkante der 
Offnimg ein Abstand von 0,2 - 5 mm vorhanden ist. 

15. Ein Reaktor nach Anspruch 14, worin ;3ede der Aufgabezonen 
fur das Warmeableitungsraedium mit einer Umlaufeinrichtung fiir 
das Warmeableit\Angsmedium ausgestattet ist. 

16. Ein Reaktor nach Anspruch 15, worin eine perforierte Ab- 
schirmplatte vorgesehen und das Innere des Mantels in zwei Auf- 
gabezonen fiir das Warmeableitungsmedium \mterteilt ist. 

17. Ein Reaktor nach Anspruch 15, wobei der Spalt zwischen AuBen- 
flache der Rohren und Innenkante der Offnung in der perforierten 
Abschirmplatte zwischen 0,3 und 1 mm betragt. 

18. Ein Reaktor nach Anspruch 15, wobei ringfdrmige Rippen nahe 
an der Abschirmplatte an die Rohren befestigt sind und der AuBen- 
durchmesser der Rippen so bemessen ist, daB er den Spalt zwischen 
AuBenflache der Rohre und Innenkante der Offnung in der perfo- 
rierten Abschirmplatte uberdecken kann. 

19. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 
gerade geformt sind. 

20. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 
nur auf einer Seite der Abschirmplatte angeordnet sind. 

21. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringfirmigen Rippen 
abwechselnd auf beiden Seiten der Abschirmplatte angeordnet sind. 

22. Ein Reaktor nach Anspruch 18, wobei die ringformigen Rippen 

so angeordnet sind, dafl sie den Spalt zwischen Rohre und Abschirm- 
platte schrag abwarts gerichtet uberdecken. 
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Diese Erfindung bezleht sich auf eln Verfahren zur katalyti- 
schen Dampfphasenoxidation sowie auf einen entsprechenden Reak- 
tor. Es handelt sich insbesondere um ein Verfahren zur katalyti- 
schen Oxidation von Kohlenwasserstoffen in der Dampfphase \mter 
Einsatz eines Featbett-Warmeaustauschreaktora mit Rohrensystem. 
Die Erfindung bezieht sich im einzelnen auf einen warmeaustausch- 
reaktor mit Rohrensystem, der einen in ihn eingesetzten Katalysa- 
tor bei optimal en Reaktionsbedingungen halten un^^llrzeugung 
von Helflpunkten (anomale Qrtliche Uberhitzung in den Katalysator- 
schichten) bei der exothermen, kalsiLytischen Dampfphasenoxidation 
von Kohienvrasserstoffen einschranken kann; die Erfindung betrifft 
auflerdem die Verfahrensart in Verbindung mit diesem Reaktor. 

Katalytische Dampfphasenoxidationen verlaufen im allgemeinen 
stark exotherm. Daher ist es sehr wichtig, die Reaktionstempe- 
ratur in eihem gewissen Bereich zu steuem und die Bildung von 
Heiflpunkten in den Reaktionszonen herabzusetzen, was den Fach- 
leuten groBe Muhe macht. Es ist nicht moglich, eine zufrieden- 
stellende Steuerung der katalytischen Reaktionstemperatur an 
den Katalysatoren einzig und allein durch den gleichmafligen Um- 
lauf des Warmeableitungsmediums in einem Reaktor zu erzielenj 
HeiBpunkte treten daher hSufig auf und fuhren an bestimmten 
Stellen des Reaktors zu einer Ubermafligen Oxidation, vor allem 
dann, wenn die Oxidationsreaktion in Stuf en erfolgen muB, tun die 
Ausgangsmaterialien in die Endprodukte umzuwandeln, wie etwa 
bei der Oxidation von Naphtalin oder 0-Xylol in Phtalsaure- an- 
hydrid, bei der Oxidation von Benzol, Butilen oder Butadien 
in Maleinsaureanhydrid , bei der Oxydation von Propylen in Acro- 
lein Oder AciTrlsaure, bei der Oxidation von Aethylen in Aetlyilen- 
oxid, bei der Ammoxidation von Propylen in Acrylnitril, bei der 
Ammoxidation von aromatischen Kohlenwasserstoffen wie To3jiol 
und Xylol in aromatische Nitrile wie Benzonitril, Phtalonitril 
und ahnliches. Als Folge verstarkt sich die unerwtinschte Ver- 
brennungsreaktion, wahrend die Ausbeute an erwUnschten Pn»duk- 
ten abnimmt. AuBerdem nimmt aufgrund der Tatsache, daB die 
Katalysatoren durch das Vorhandensein von Heji3punkten st ts ort- 
lich hohen Tempera turen ausg setzt sind, ihr Leb nsdauer in dem 
betreffenden Abschnitt ab, was Nachteile mit sich bringt. 
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Verschiedene Gegenmaflnahmen wurden zur Uberwindung der genann- 
ten Nachteile bei der Dampfphasenoxidation ergriffen. Eine der 
bekanntesten Methoden besteht in der Verkleinerung des Durch- 
messers der katalysatorgefUllten Rohre, um so die Warmeablei- 
tiong je Volximeneinheit des Katalysators zu erhohen. Diese 
Methode hat jedoch Mangel, weil die Anzahl katalysatorgefiillter 
Rohren hoher wird und die Fertignn^tosten des Reaktors steigen. 
AuBerdem dauert das Fiillen land Entleeren des Katalysators lange. 

Nach anderen, bisher vorgeschlagenen, besseren Methoden, wird 
die Katalysatorschicht durch eine trage Substanz verdiinnt, oder 
- wie ira veroffentlichten und ungepriiften japanischen Patent- 
antrag Nr. 85485/1973 offengelegt - die Bildimg von HeiBptmkten 
durch einen geschlossenen Hohlraum enthaltenden zylindrischen 
Korper verringert, der in die Mitte in den Querschnitt 

einer katalysatorgefUllten Rohre eingefiihrt wird, und zwar 
ganz Oder teilweise in Axialrichtung der Rohre, wodurch ein Raum 
entsteht, wo sich kein Katalysator befindet und kein 

Reaktionsgemisch durchgelassen wird. Diese Methode ist jedoch in- 
sofern unzulanglich, als die Kosten zwangslaufig um den Preis 
des im wesentlichen tragen Materials steigen. Ein weiterer Nach- 
teil besteht darin, daB die Ruckgewinnxmg brauchbarer Metall- 
bestandteile aus dem Katalysator, nachdem er verbraucht ist und 
aus dem Reaktor entfemt wird, sehr miihsam ist und den Wirkungs- 
grad der RUckgewinnung schraalert. 

Nach einem weiteren, wirksamen Verfahren wird der Temperaturan- 
stieg der HeiBpionkte unterdriickt, indem man die Aktivitat des 
Katalysators vom Eintritt bis zum Austritt aus der Reaktionsroh- 
re allmahlich steigert. Dieses Verfahren erfordert jedoch min- 
de-stens zwei Katalysatorarten unterschiedlicher Aktivitat, und 
es konnen keine optimalen Reaktionstemperaturen fur die jeweili- 
gen, den einzelnen Schichten aufgegebenen Katalysatoren gewahlt 
werden. Wenn diese Katalysatoren unterschiedliche Grade der Al- 
tersveranderung in ihrer katalytischen Aktivitat aufweisen, 
wird die Steuerung und das Beibehalten der optimalen Reaktions- 
temperaturen weiterhin erschwert und fiilrt zwangslaufig zu einer 
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geringeren Gesamtausbeute dieser angestrebten Produkte. 

Ein weiteres, wirksames Verfahren wird in der Offenlegung des 
US-Patents Nr. 3 147 084 und in der deutschen Veroffentlichiing 
der Patentoffenlegung Nr. 2 513 405 vorgestellt, wonach der 
Mantel eines Warmeaustauschreaktors mit RShrensystem vollstandig 
durch eine Abschirmplatte in zwei Aufgabezonen fiir Warmeablei- 
tungsmedium unterteilt ist und die Reaktion ablauft, wahrend das 
Warmeableitiingsmediiam mit unterschiedlichen Temperaturen in jeder 
der beiden Zonen vunlauft. Bei diesem Verfahren ist es jedoch sehr 
schwierig, bis zu mehreren Tausend Reaktionsrohren durch eine per- 
forierte Platte zu fiihren, wie sie als Abschirmplatte im Reaktor 
verwendet wird; auBerdem tritt an denjenigen Abschnitten zwischen 
der perforierten Platte und den Reaktionsrohren, die von der 
Warmeausdehnung der Rohren betroffen werden, infolge des Pulsie- 
rens des Warmeableitungsmediums Abrieb auf , der zu Korrosion und 
Zerstorung fiihrt, wenn die Reaktionsrohren und die perforierte 
Platte nicht aneinandergeschweisst sind oder der Durchmesser der 
Reaktionsrohren nicht erweitert vmrde, Mit der genannten Fertigung 
sind jedoch miihsame Arbeiten verbunden, etwa genaue Perforierung, 
Schweiflung und Durchmessererweiterung an mehreren tausend Ab- 
schnitten. 

Daher ist es das Ziel dieser Erfindung, ein besseres Verfahren 
der katalytischen Dampfphasenoxidation und einen entsprechenden 
Reaktor bereitzustellen. 

Weiteres ZlfiL dieser Erfindung ist die Bereitstellung eines Verfah- 
rens zur katalytischen Dampfphasenoxidation, wobei ein Katalysator 
in optimalen Reaktionsbedingungen gehalten wird sowie eines ent- 
sprechenden i5pparats. 

Weiteres Ziel der Erfindung ist die Bereitstellung eines Warme- 
austauschreaktors mit Rohrensystem, der in der Lage ist, die Bil- 
dung von HeiBpunkten zu senken, sowie eines Verfahrens zum Ein- 
satz dieses Reaktors. 
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Diese Ziele der Erfindung lassen sich durch in Verfahren der 
katalytischen Dampfphasenoxidation erreichen, zu dem folgendes 
gehort: Einsatz eines Festbett-Warmeaustauschreaktors mit Mantel 
und Rohren, bei dem ein Bilndel auB zahlreichen R5hren mit min- 
destens einer Art Oxidationskatalysator gefiillt xmd in einem Man- 
tel angeordnet wird und diese Rohren durch die Offnungen min- 
destens einer perforierten Abschirmplatte gefuhrt werden, um den 
Mantel in mindestens zwei Aufgabezonen fur Warmeableitungsmedium 
zu unterteilen, und zwar so, daB jede der durch die perforiert 
Abschirmplatte gefuhrte Rohre nicht in direkte Beriihrung mit d r 
Abschirmplatte kommt; vielmehr liegt zwischen der Auflenflache 
der Rohren und der Innenkante der dffnimgen ein Abstand von 0,2 
bis 5 mm, durch den das Einsatzgas den Reaktorrohren zugefiihrt 
wird und die exotherme katalytische Dampfphasenoxidation ablauft, 
wobei die Temperaturen des Warmeableitungsmediums in beiden 
Zonen, die voneinander durch die Abschirmplatte getrennt sind, 
so gesteuert werden, dafl der Temperaturunterschied zwischen den 
Zonen in einem Bereich von 0 - 100° C gehalten vird. 

Zur Erzielijng einer hohen Ausbeute wurde in der Vergangenheit 

ein verbesserter Reaktor ftir imterschiedliche Reaktionstempera- 

turen entsprechend den Reaktionsstufen vorgestellt (veroffent- 

lichter, imgepriifter japanischer Patentantrag Nr. 80473/1973). 

Allerdings geschieht die Temperaturkontrolle nach der Beschrei- 

bung im Piatentantrag 80473/1973 dergestalt, dafl die Reaktion 

langsam durch die Anordnung eines Steuerelements im Umlaufsystem 

des Warmeableitungsmediums ablauft; es ist somit schwierig, fast 

zonen 

abgeschirmte Reaktionstemperatur/ zu schaffen, wie es bei vor- 
liegender Erfindung der Fall ist. Beim vorgenannten Verfahren 
wird vielmehr die Schaffung von Reaktionszonen vorgeschlagen, 
in denen die Warmeableitungsmedien vollstSndig voneinander ge- 
trennt sind, um auf diese Weise gegeneinander abgeschirmte Re- 
aktionstemperaturzonen zu schaffen. Es diirfte somit kleir sein, 
dafi sich die vorliegende- Erfindung auf einen einfachen und wirt- 
schaftlichen Reaktor neuartig r Beschaff enheit bezieht und nicht 
auf einen herkSmmlichen Reaktor. 

- 6 - 
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Der im Rahmen des Verfahrens nach dieser Erfindung spezifizierte 
Reaktor hat den Vorzug, dafl seine Bauart einfach ist, was die 
Fertigxmg vereinfacht und die Fertigungskosten senkt. Aiiflerdem 
besteht ein im weiteren beschriebenes Merkmal darin, dafl keine 
wesentliche Warmeverformung auftritt. Der Einsatz dieses Reaktorss 
zur katalytischen Dampfphasenoxidation ermoglicht die Steuenmg 
der Teraperatur des Warmeableitungsmediiims im Bereich der Kataly- 
satorschicht, wo die Warmeentwicklung am starksten ist, auf ein 
niedrigeres Niveau als die Teraperatur des Warmeableitungsmediums 
in anderen Bereichen, wodurch die Warmeabgabe. an den HeiBpunkten 
verringert wird. Hierdurch kann die Umwandlungsleistiang des in 
der nachfolgenden Zone zu oxidierenden Einsatzgases im wesent- 
lichen auf 100 % gesteigert werden, was die optimale Ausnutzung 
des Katalysators erlaubt, Vor allem reduziert der Einsatz des 
Reaktors nach dieser Erfindung fiir die katalytische Dampfphasen- 
oxidation mit in Sequenzen ablaufender Reaktion jede nutzlose 
Verbrennung, die durch Uberoxidation an den Heiflpunkten hervor- 
gerufen wird, und garantiert somit eine hohere Ausbeute an er- 
wunschten Produkten bei gleichzeitiger Steigerung der Konzen- 
tration des Ausgangsmaterials im Vergleich zur herkommlichen 
katalytischen Dampfphasenreaktion. Die Reaktion, bei der es fiir 
jede Reaktionsstufe verschiedene Katalysatoren und Reaktions- 
temperaturen gibt und bei der folglich bisher zwei Oder mehr 
Reaktoren erforderlich waren, kann durch das Verfahren nach 
dieser Erfindtmg in einem einzigen Reaktor durchgefiihrt werden. 
Die Erfindung haVaufierdem den Vorzug, dafl die Lebensdauer des 
Katalysators in ersteunlichem Mafle verlangert wird. 

Die Erfindung ist am ehesten in Verbindung mit den beigefiigten 
Zeichnvmgen verstandlich. Darauf ist: 

Abb. 1 der Langsschnitt durch einen Reaktor zur Durchfuhrung der 
Reakticnnach der Erfindung; 

Abb. 2 der Querschnitt eines Details entlang der Gerade II-II 
von Abb . 1 ; 
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Abb. 3 der Querschnitt eines Teils des Montageabschnitts der 
Abschirmplatte in einer weiteren Ausfuhrungsf orm dieser Erfln- 
dung; 

Abb. 4 der Querschnitt eines Teils des Montageabschnitts der 
Abschirmplatte in einer dritten Ausfuhrungsf orm der Erfindung; 
und 

Abb. 5 der Querschnitt eines Teils des Montageabschnitts der 
Abschirmplatte in einer vierten Ausfuhrungsf orm der Erfindung. 

Abb. 1 zeigt das Beispiel eines Festbett-WaLrmeaustauschreaktors 

(I) mit Mantel und Rohren, dessen Mantel (2) in seinem Innem 
zahlreiche (z.B, mehrere 100 bis mehrere 1000 oder mehr) Reak- 
tionsrbhren enthalt, deren Durchmesser etwa 5 - 50 mm betragt 
und die parallel zur Achse des Mantels (2) montiert sind. Jede 
Reaktionsrohre (3) ist mit ihrem oberen iind unteren Ende jewel Is 
an eine Offnung in den Rohreniplatten (4) bzvr. (5) montiert und 
hieran mit Hilfe der Durchmesserausdehnung und SchweiBung be- 
festigt. Am unteren Abschnitt der Reaktionsrohren sind ein 
Maschendrahtsieb (6) zum Schutz vor dem Herabf alien des Kataly- 
sators sowie eine perforierte Platte (7) durch Schvreiflen oder 
Shnliches an den Mantel (2) befestigt, Der Mantel (2) ist oben 
und unten mit einer oberen Kappe (8) bzw. unteren Kappe (9) 
versehen, die durch SchweiBen oder ahnliches befestigt sind. Das 
Innere des Mantels (2) ist in mindestens zwei Zonen (A und B) 
fur das Warmeableitungsmedium unterteilt, und zwar durch die Mon- 
tage mindestens einer perforierten Platte (10) in der gewunschten 
Position; durch die Offnimgen (11) der Platte werden die Reakti- 
onsrohren (3) hindurchgef iihrt . Wie auf Abb. 1 tmd 2 gezeigt 
wird, beriihrt die perforierte Abschirmplatte (10) die durch sie 
hindurchfiihrenden Reaktionsrohren (3) nicht direkt. Die AuBen- 
flache der Reaktionsr*6hre (3) und die Innenkante der Offnungen 

(II) haben einen Abstand von 0,2 bis 5 mm voneinander. Das Vor- 
handensein dieses Abstands ist wichtig. ¥erden die Reaktions- 
rohren (3) i-ind die Abschirmplatte (10) namlich geschlossen oder 
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ohne dazvrischenliegende LUcke angeordnet, konunen die Reaktions- 
rohren (3) un<i die Abschirmplatte (10) in einen unerwiinschten 
Kontakt miteinander, so dafl es zu Abrieberscheinungen kommt, 
hervorgerufen durch die Warmeverformung der Reaktionsrohren (3) 
Oder der Abschirmplatte (10) infolge des Temperaturunterschieds 
zwischen den Zonen A und B oder aber durch haufige Erwarmiong 
Oder Abkuhlimg im Reaktor. AuSerdem ist die Herstelliang des 
Reaktors miihsam und teuer. Auf der anderen Seite aber erschweren 
2U breite Liicken die Temperatursteuerung, da die Menge des sich 
zwischen den Zonen A und B bewegenden Warraeableitungsmediionis 
zunimmt. Mach unseren Erfahrungen ist ein Abstand zwischen der 
Auflenflache der Reaktionsrohre (3) und der Innenkante der C)ff nun- 
gen (11) in Abschirmplatte (10) zwischen 0,2 und 5 mm erforder- 
lich, bevorzugt jedoch 0,3 - 1 mm, wodurch eine zufriedenstellen- 
de Temperatursteuerung ohne nennenswerte iibergange des Warmeab- 
leitungsmediums zwischen den Zonen A und Bmoglich ist. 

Das Warmeableitungsraedium ftir den Varmeaustausch wird an die 
AuBenseite (12) des Reaktionsrohrenbiindels (Mantelseite) im 
Reaktor ( 1 ) herangef iihrt , um die Reaktionstemperatur in den Re- 
aktionsrohren konstant zu halten; das Medi\im fur den Wanneaus- 
tausch wird iiber eine Spiralpumpe oder Axlalstrompumpe (13 und 

14) von den Elntrittsoffnungen (15 und 16) sowie durch die 
ringformigen Zuleitungen (17 und 18) in die Zone A bzw. B einge- 
f iihrt. Danach wird es durch die Ringleitungen (19 vmd 20) sowie 
iiber die Austrittsoffnungen (21 bzw. 22) entleert und den Warme- 
austauschem (oder Erwarmungseinrichtungen) (25 und 26) zur 
Kiihlung (oder Erwarmung) zugef iihrt und danach wieder im Umlauf 
gebracht . 

Das Umlaufverfahren des Warmeableitvingsmediums ist in keiner Weise 
auf die vorgenannte Art beschrankt. Falls der Temperaturunter- 
schied zwischen den Zonen A und B sehr grofl ist, kann die Beibe- 
haltimg und Steuerung der Reaktionstemperatur erleichtert wer- 
den, indem man die seitlichen Strbmungsrichtiangen des Warme- 
ableitungsmediums an der Abschirmplatte (10) einander angleicht, 
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iind zwar durch Einleitimg des Warmeableitungsmediiams durch 
Austritt (22) in die Zone B, wogegen das Warraeableitungsmedium 
von Eintritt (15) in die Zone A geleitet wird. Es ist auch mog- 
lich, einen Stromungssteuermechanismus in jedem der Umlauf- 
systeme vorzusehen imd somit die Temperatursteuerung in jeder 
Temperaturzone zu erleichtern ; dabei kann eine- der Kiihleinrich- 
tungen (oder Erwamitingseinrichtungen) (25 und 2^ eingespart war- 
den, wenn vorher bekannt ist, ob der Ablauf in den Zonen A bzw.B 
exotherm (oder endothenn) ist, wenn die sich zwischen den Zonen 
A imd B bewegende Menge Warmeableitiangsmedimn sowie die Umlauf- 
menge Warmeableitungsmedium durch die Umlaufsysteme der Pumpen 
(13 und 14) vorher bekannt sind. 

Man kann mehr als eine Abschirmplatte (10) einsetzen, falls eine 
strengere Eemperaturkontrolle fiir die Zonen A und B erforderlich 
ist. Hat der Reaktor einen groBen Durchmesser und somit viel Re- 
aktionsrohren , wird empfohlen, die Stromungsrichtung des Wslrm - 
ableitungsmediuffls durch Prallplatten (27) zu andem und damit den 
WirkUngsgrad des Warmeaustauschs zu steigern. 

Es wird mindestens eine Katalysatorenart in Granulatf orm - etwa 
als KUgelchen, Pellets oder unregelmaflig - in die Reaktionsrohre 
( 3 ) gegeben und das Einsatzgas dem Reaktor ( 1 ) durch die L itung 
(28) zugefuhrt; das Gas kommt mit dem Katalysator in der Reaktions- 
rohre (3) in Bertihrung land veranlaBt die Oxidationsreaktion. Zwi- 
schen der Reaktionswarme , die sich wahrend der Reaktlon gebildet 
hat, void dem Warmeableitungsmedium findet ein Austausch statt, 
wodurch die Katalysatorschicht auf einer vorher-bestimmten Tem- 
peratur gehalten wird. Das Reaktionsgemisch mit den gewUnschten 
Produkten wird durch die Le itung (29) dem Sammler, der RUckg - 
winnung und den Reinigungsstufen zugefuhrt. Bei den vorgenannten 
Reaktionsstufen kann das Ausgangsmaterial von der anderen Seite 
durch Leitung (29) auf gegeben, durch die Reaktionsrohre (3) und 
anschlieSend durch die Leitxmg (28) abgegeben werden, 

Abbildung 3 zeigt eine weitere Ausfuhrungsart der Erfindung, 

und zwar als Senkrechtschnitt durch einen Teil der Abschimplatte 
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(30), wobei durch die an die Reaktionsrohren (33) befestigten 
ringformigen Rippen (34) kein nennenswerter tibergang des Warme- 
ableitungsmediums zwischen den Zonen A vmd B stattfindet. Sie 
ist so konstruiert, daB das Warmeableitungsmedium Ubertreten. 
kaiin, indem man den Abstand zwischen der Aufienwand der Reaktions- 
rohre (33) imd der Innenkante der Offnungen (31) in. der Abschirm- 
platte (30) auf 0,2 - 5 mm halt. Das Vorhandensein dieses Ab- 
stands ist wichtig, und falls Reaktionsrohre (33) tuid Abschlrm- 
platte (30) zu stark gegeneinander abgeschlossen Oder aneinander 
befestigt sind, geraten beide Telle in einen unerwUnschten Kon- 
takt miteinander, und es tritt Abrieb auf, wenn der Temperatur- 
unterschied zwischen den Zonen A und B grofl ist oder haufig 
eine Erwarmung oder Abkiihlting im Reaktor stattfindet. AuBerdem 
ist die Herstellung des Reaktors mxihsam. Auf der anderen Seite 
ist es unnotig \and nachteilig, einen ubermaBig breiten Spalt 
vorzusehen. Da der Abstand zwischen zwei benachbarten Reaktions- 
rohren im gewohnlichen Rohrensystemreaktor auf 6-30 mm fest- 
geaetzt ist, wird der Abstand zwischen Abschirmplatte tind Re- 
aktionsrohre dadurch zwanglSufig eingeschrankt . 

Die Rippe ist dergestalt an die Reaktionsrohre befestigt, daB sie 
den genannten Abstand iiberdeckt, wie aus Abb. 3 hervorgeht. Der 
Abstand zwischen Rippe und Abschirmplatte ist auf 0,2 bis 5 mm 
festgesetzt, bevorzugt jedoch 0,3 bis 1 mm, wodurch kein nennens- 
werter Obergang des Warmeableitungsmediums zwischen den Zonen A 
void B stattfindet und die Temperatur fur jede der beiden Reakti- 
onstemperaturzonen zufriedenstellend gesteuert werden kann. 

Die Rippe kann parallel zur Abschirmplatte oder aber so an die 
Reaktionsrohre (43) befestigt werden, dafl das obere Ende der 
Rippe (44) nach Abb. 4 naher an der Abschirmplatte liegt. Die 
Rippe (44) kann entweder iiber oder unter der Abschirmplatte (40) 
befestigt werden, oder die Rippen (54) konnen, wie in Abb. 5 ge- 
zeigt, so an die Reaktionsrohre (53) befestigt werden, daB eie 
alternativ iiber bzw. unter der Abschirmplatte (50) angeordnet 
sind. Der vorgenannte Abstand von 0,2 bis 5 mm, bevorzugt Jedoch 
0,3 bis 1 mm, wird bis zu einem gewissen Grad durch die Art des 
eingesetzten Wanneableitungsmediums beeinfluflt. _ -ii _ 
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Wird ein stark viskoses Medium, z.B. Schmelzsalz (in der Haupt- 
sache aus einem Gemisch von Kaliumnitrat irnd Natriumnitrit be- 
stehend) verwendet, ist die Reaktionstemperatur hoch, und die 
Menge an durch den Spalt Ubertretenden Warmeableitxingsmediums 
kann gering sein, auch wenn der Abstand recht breit ist. Bei 
der Verwendung anderer Warmeableitrmgsmedien , etwa Pheny lather 
(z.B. "Dowtherm") und Polyphenyl (z.B. "Therm S" ) , wird dagegen 
empfohlen, den Abstand ein wenig enger zu wahlen, und zwar auch 
fiir eine Reaktionstemperatur, die niedriger ist als bei Verwen- 
dung von Schmelzsalzen, 

Nach dieser Erfindung konnen auBer dem vorgenannten Medixim 
auch heiBes Ol, Naphtalin-Derivate (S.K. 01), Quecksilber und 
ahnliches verwendet werden. 

Obwohl das Verfahren nach dieser Erfindung axif jede exotherme, 
katalytische Dampfphasenoxidation angewemdt werden kann, eignet 
es sich dennoch vor allem fUr die katalytische Dampfphasenoxi- 
dation von Kohlenwasserstoffen, einschl, verschiedener Herstel- 
lungsver£hren wie; Oxidation von Naphtalin oder 0-Xylon in Phtal- 
saureanhydrid. Oxidation von Benzol, Butylen oder Butadien in 
Maleinsaureanhydrid, Oxidation von Propylen in Acrolein od r 
AcryMure oder Oxidation von Aethylen in Aethylenoxid, Ammoxidati- 
on von Propylen in Acrylnitril, Oxidation von Isobutylen in 
Methacrolein oder MethacrylsSure , Aramoxidation von Isobutylen 
in Methacrylnitril , Ammoxidation aromatischer Kohlenwasser- 
stoffe wie Toluol und Xylol in aromatische Nitrile wie Benzo- 
nitril und Phtalonitril , Oxidation von Naphtalin in Naphto- 
chinon und Oxidation von Anthrazen in Anthrachinon . Bei dies n 
Reaktionen werden die Kohlenwasserstoffe und der Molekularsauer- 
stoff - falls erforderlich, neben einem Traggas - dem Reaktor 
zugefuhrt und in das gewiinschte Produkt oxidiert. 

Die katalytische Dampfphasenoxidation laBt sich somit auBerordent- 
lich leicht mit dem nach dieser Erfindung spezifizierten Reaktor 
durchfuhren. Wie bereits erwahnt, stellten wir aufgrund unserer 
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Erfahrungen fest, daB der nach dieser Erfindung definlerte 
Reaktor sich nicht nur best ens zur Durchfuhrxmg der Oxidation in 
Sequenzen eignet, sondem daB ein bis maximal 100°C betragender 
Temperaturunterschied zwischen dera Warmeableitungsmedium in Jeder 
einzelnen Zone eingestellt warden kann. Der Temperaturunterschied 
zwischen dem Wanneableitungsmedium in den einzelnen Zonen betragt 
also zwischen 0 - 100"^ C, bevorzugt aber 0 - 80° C. Was die Not- 
wendigkeit des vorgenannten Temperaturunterschieds von 0° C anbe- 
langt, so gibt es den Fall, daS zwei oder mehr nacheinander ab- 
laufende Reaktionen, deren Reaktionswarme jeweils sehr unter-r 
schledlich ist, sehr gut bei fast identischer Temperatur ablau- 
fen konnen, indem man lediglich die Durchflufileistungen der Warme- 
ableitungsmedien in jeder einzelnen Zone des Reaktors nach die- 
ser Erf indung steuert. Dies bedeutet ferner, daB zu Beginn der 
Reaktion - selbst dann, wenn mehrere 'zig Grad Celsius Temperatur- 
unterschied erjforderlich sind - die Aktivitat des Katalysators 
sich im Laufe der Zeit allm&hlich verandert und der Temperatur- 
unterschied zwischen den beiden Zgnen abnimmt, bis daB es schliefl- 
lich raanchmal zu einer Umkehrung kommt. 

Bei der Brzeugung von Phtalsaureanhydrid aus 0-Xylol oder Naphta- 
lin 2um Beispiel, wo zwei Reaktionstemperaturzonen A und B ange- 
wendet werden, wird eine Temperatiir zwischen 300 und 400° C in 
der ersten Stufe und eine Temperatur zwischen 350 und 450° C in 
der nachfolgenden Stufe angewandt, so daB der Temperaturunter- 
schi d zwischen 30 lond 60° C gehalten werden mufl, sofem ein 
Katalysator der gleichen Zusammensetzung verwendet wird. Dieser 
Ford rung kann leicht entsprochen werden. Bei der Oxidation von 
Benzol, Butylen oder Butadien in Maleinsaureanhydrid betragt - bei 
zwei Reaktionstemperaturzonen A und B - die Temperatur der ersten 
Stufe 320 - 400° G und diejenige der nachfolgenden Stufe 350 - 
450° C; der Temperaturunterschied muB zwischen 20 und 50° C ge- 
halten werden. Auch dieser Forderung kann ohne weiteres ent- 
sprochen werden. 
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Zufriedenstellende Ergebnisse lassen sich auch erzielen, wenn 
das Verfahren nach dieser Erfindimg mit zwei oder mehr verschie- 
denartig zusammengesetzten Katalysatoren ablauft, da dann die 
Reaktion bei Reaktionstemperaturen ablaufen kann, die dem Ver- 
halten der einzelnen Katalysatoren besser angepaflt sind. 

Charakteristischer fur diese Erfindimg ist die Feststellung, daB 
das Verfahren nach der Erfindiong auch fUr die katalytische Pha- 
senoxidation geeignet ist, z.B. fur eine voraufgehende Oxidation 
von Propylen in Aaolein und eine nachfolgende Oxidation von 
Acrolein in Acrylsaure, wobei die Reaktionsteraperatur in jeder 
der Reaktionszonen um 50 bis 100° C auseinanderliegen kann. 

Bei spiel 1: 

0-Xylol wurde katalytisch durch Luft in der Dampfphase in Phtal- 
saureanhydrid oxidiert, und zwar in einem vertikalen Rohrensystem 
reaktor nach Abb. 1, in dem 24 Stahlrohren von 4 m LSnge, 25,0 mm 
lichtem Durchmesser und 29,0 mm AuBendurchmesser montiert sind; 
eine Afeschirmplatte ist in halber Hohe des Reaktors montiert, 
und der Abstand zwischen den durch die Abschirmplatte gefuhrten 
Reaktionsrohren und der Abschirmplatte wurde auf etwa 0,6 mm ein- 
gestellt. Der bei dieser Oxidationsreaktion verwendete Katalysator 
vmrde in Ubereinstimmung mit der Beschreibung des Beispiell im 
US-Patent 3 926 846 hergestellt \md hatte folgende Zusammen- 
setzung: ^2^^ ' "^^^2 ~ ' 97,9 auf Gewichtsbasis bzw. auf 

der Basis des Gesamtgewichts von ^2^3 1102? 0,49 Gewichts- 
prozent ^2^5' Gewichtsprozent K2O lond 0,25 Ge- 

wichtsprozent Nb20^. Die Porositat des Katalysators wurde 
durch ein Quecksilberporosimeter gemessen, und das Porenvolumen 
der Porendurchmesser von 0, 10 - 0,45 Micron betrug 86 % des ge- 
samten Porenvolumens mit Durchmessem unter 10 Mikron. 

5 

Der auf diese ¥eise hergestellte Katalysator wurde mit 1.500 cm^ 
je Reaktionsrohre aufgegeben, &b daB sich eine 3 m dicke Kataly- 
satorschicht ergab, woven 1 m der Gesamtschicht sich in der 
Tempera turzone der ersten Stufe (A) xmd die restlichen 2 m sich 
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in der Temperature one der zweiten Stufe (B) befanden. 

V/ahrend der ersten Reaktions stufe wurde die Schmelzsalztempera- 
tur an der Mantelseite des Reaktors auf 355° C in Temperaturzone 
A bzv. auf 375*^ C in Temperaturzone B gehalten; die Reaktion be- 
gann bei einer Konzentration von 20 (1) Luft/O-Xylol (g) und 
einer Raumgeschwindigkeit (S.V. ) von 4.000 Stunden ~ . Die 
Reaktion vmrde anschlieflend ein Jahr lang fortgesetzt, wobei die 
Tempratur in beiden Temperaturzonen A und B gesteuert vmrde, so 
daB sich eine optimale Ausbeute an Phtalsaureanhydrid ergab. 
Die Ergebnisse v/erden in Tafel 1 gezeigt. Dort ist die Ausbeute 
an Phtalsaureanhydrid in Gewichtsprozent-Basis des eingesetzten 
0-Xylols ausgedriickt . Die Gaskonzentration (G.C.) bezieht sich 
auf die Konzentration Luft (l)/0-Xylol (g) . 

Tafel 1 



Abgelaufene 
Zeit 


Reaktionstem- 
pegatur 

A B 


Raumge- 
schwin- 
digkeit . 
(Stunde" ' ) 


Gaskon- 
zentra- 
tion 
(1/g) 


Ausbeute an 
Phtalsaure- 
anhydrid 
(Gew.-%) 


zu Beginn 


355 


375 


4.000 


20 


115,3 


nach 3 Monaten 


355 


375 


4.000 


20 


115,0 


nach 6 Mcnaten 


357 


375 


4.000 


20 


114,5 


nach 12 Mcaiaten 


359 


375 


4.000 


20 


114,1 



Vergleichendes Beispiel 1: 

Die Reaktion wurde iiber 12 Monate aufrechterhalten, wobei der 
gleiche Katalysator wie in Beispiel 1 tuid die gleiche Reaktor- 
grofle wie in Beispiel 1, ohne Abschirmplatte , eingesetzt wurden, 
so dafl nur eine einzige Temperaturzone vorhanden war. Die Reakti- 
onsbedingungen und die Ergebnisse werden in Tafel 2 aufgefUhrt. 
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Abgelaufene Zeit 


Reaktionstem- Raumge- 
peratur, oc schwin- 

digkeit ^ 
(Stunde' ') 


Gaskon- 
zentra- 
tion 


- Ausbeute an 
Phtalsaure- 
anhydrid 
(Gew.-%) 




370 


4.000 




11? a 


nach 3 Monaten 


375 


4.000 


20 


112,1 


nach 6 Monaten 


381 


4.000 


20 


110,4 


nach 12 Monaten 


390 


4.000 


20 


105,9 



Beispiel 2: 

Die Reaktion erstreckte sich uber 12 Monate. Man setzte den 
gleichen Katalysator imd den gleichen Reaktor wie fur Beispiel 1 
ein und erhohte die Gaskonzent ration auf 16 (1) Luft/O-Xylol (g) 
Die -leaktionsbedingungen sov/ie die Ergebnisse werden in Tafel 3 
gezeigt. 



Abgelaufene Zeit 



Tafel 3 

Reaktionstem- Raumge- 
peratur, °C schv/in- 



Gaskon- Ausbeute an 
zentra- Phtalsaure- 





A 


B 


digkeit ^ 
(Stionde" ' ) 


tion 


anhydrid 
(Gew.-S6) 


2U Beginn 


360 


380 


4.000 


16 


114,5 


nach 3 Monaten 


363 


380 


4.000 


16 


113,9 


nach 6 Monaten 


365 


383 


4.000 


16 


113,5 


nach 12 Monaten 


368 


389 


4.000 


16 


113,0 



Vergleichendes Beispiel 2: 

Die Reaktion erstreckte sich iiber drei Monate, wobei die Gaskon- 
zentration im vergleichenden Beispiel 1 auf 16 (1) Luft/O-Xylol 
(g) erhoht vmrde. Die Reaktion sbedingungen sowie die Ergebnisse 
gehen aus Tafel 4 hervor. 



Abgelaufene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 



Tafel 4 

Reaktionstem- Raumge- Gaskon- Ausbeute an 
peratur, schwin- zentra- Phtalsaure- 

digkeit ^ tion 
(Stunde-^ ) (1/k) 

4.000 



380 
407 



4.000 



16 
16 



anhydrid 
(Gew.-%) 

104,1 
97,7 
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Beispiel 3: 

Phtalsaureanhydrid wurde nach dem Verfahren des Beispiels 1 und 
unter Einsatz von zwei Katalysatorarten erzeugt. Die Kataly- 
satoren wurden nach den Beschreibungen von Beispiel 1 des US- 
Patents 4 046 780 hergestellt. Der Katalysator fiir die erste Stufe 
wurde mit einer katalytisch aktiven Substanz folgender Zusanunen- 
getzung hergestellt: 

V2O5 : Ti02 : Nb^O^ : P^O^ : K^O : Na^O = 2 : 98 : 0,25 : 1,02: 
0,15 : 0,1 (Gewichtsbasis) . Die Porenverteilung des Katalysators 
wurde durch ein * Quecksilber-Porosimeter gemessen. Das Porenvo- 
lumen der Porendurciimesser von 0,15 bis 0,45 Mikron belief sich 
auf 88 % des gesamten Porenvolumens der Poren mit einem Durch- 
messer xmter 10 Mikron; dies wird im weiteren als 86 % Pcrenvo- 
lumen von 0,15 - 0,45 Mikron bezeichnet. Der Katalysator wurde 
in der ersten Stufe eingesetzt. 

Dann wurde ein weiterer Katalysator fiir die nachfolgende Stufe 
mit einer katalytisch aktiven Substanz folgender Zusammensetzung 
hergestellt: 

V2O5 : Ti02 : NbgO^ : P2O5 : K2O : Na20 = 2 : 98 : 0,25 : 1 ,3 : 
0,15 : 0,1 (Gewichtsgrundlage) ; 87 % des Porenvolvimens betrug 
0,15 - 0,45 Mikron. 

Diese Katalysatoren wurden in die Reaktionsrohren des gleichen 
Reaktors wie in Beispiel 1 wie folgt eingesetzt: der Katalysator 
der zwei ten Stufe wurde auf 1,5m LSnge in der Temperaturzone B 
und der Katalysator der ersten Stufe auf 1,5m Lange in der 
Tepiperaturzone A eingesetzt. Dann lief die Reaktion ab. 
Die Reaktionsbedingungen und Ergebnisse gehen aus Tafel 5 hervor. 

Tafel 5 



Abgelaufene Zeit Reaktionstem- Raumge- Gaskon- Ausbeute an 

peratur, schwin- zentra- Phtalsaure- 
digkeit ^ tion anhydrid 
A B (Sttmde" ' ) (1/g) (Gew.-?6) 



zu Beginn 36O 375 3.500 16,6 117,2 

nach 5 Monaten 365 375 3.500 16,6 117,0 

nach 6 Monaten 370 375 3.500 16,6 116,9 
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Beispiel 4: 

Maleinsaureanhydrid wurde aus Benzol im gleichen Reaktor wie nach 
Beispiel 1 erzeugt. Der fxir diese Oxidation eingesetzte Kataly- 
sator wurde nach den Beschreibimgen von Beispiel 1 im US-Patent 
4 036 780 hergestellt. Der entsprechende Katalysator bestand 
aus einer katalytisch aktiven Substanz folgender Zusammensetzung : 
V2O5 : M0O5 : P2O5 : Na^O = 1 : 0,40 : 0,015 : 0,06 (Molekular- 
verhaltnis) . 

Dieser Katalysator wurde mit I.500 cm^ Je Reaktionsrohre aufge- 
geben, so da6 sich eine Katalysatorschicht von 3 m ergab. 

Wahrend der ersten Reaktionsphase wurde die Temperatur in 
Temperaturzone A auf 345° C und in Temperaturzbne B auf 370° C 
gehalten; die Reaktion begann bei einer Gaskonzentration von 22 
(1) Luft/Benzol (g) xmd bei einer Raxjmgeschwindigkeit von 2.500 
Stunde"^ (NTP). Die Reaktion wurde Uber 12 Monate fortgesetzt, 
wobei die Tempera turen in den Zonen A und B gesteuert wurden, so 
daB sich eine optimale Ausbeute an Maleinsaureanhydrid ergab. 
Die Ergebnisse sind in Tafel 6 aufgeftihrt. 

Tafel 6 



Abgelaufene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



Reaktionstem- 
peratur , °C 

A B 

345 370 

347 370 

350 372 

355 375 



Raumge- Gaskon- 

schwin- zentra- 

digkeit ^ tion 
CStunde-^) (1/g) 

2.500 22 

2 , 500 22 

2.500 22 

2.500 22 



Ausbeute an 
Maleinsaure- 
anhydrid 
(Gew.-96) 

94,2 
92,8 
93,0 
92,7 



Vergleichendes Beispiel 3: 

Die Reaktion wurde mit dem gleichen Katalysator wie in Beispiel 4 
\ind mit einem Reaktor gleicher QrbBe wie in Beispiel 4 durchge- 
fUhrt, worin keine Abschirmplatte montiert war, so daB es eine 
einzige Temperaturzone unter den Reaktionsbedingungen nach 
Tafel 7 gab. Die Ergebnisse gehen aus Tafel 7 hervor. 
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Tafel 7 



Abgelaufene Zeit 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



Reaktionstem- Raumge- Gaskon- 
peratur, schwln- zentra- 

digkeit ^ tion 
(Stunde" ') (1/g) 



370 
378 
385 
390 



2.500 
2.500 
2.500 
2.500 



22 
22 
22 
22 



Ausbeute an 

Maleinsaure- 

anhydrid 

93,2 
90,0 
85,3 
81,7 



Beispiel 5: 

Aerylsaure wurde dtirch Oxidation von Propylen ira gleichen Reaktor 
wie fur Beispiel 1 hergestellt , mit der Ausnahme, dafl die Lange 
eines Reaktionsrohrs 6 m betrug. Als Katalysatoren wurden ein- 
gesetzt: ein Katalysator fiir die erste Stufe zur Erzeugung von 
Acrolein aus Propylen, hergestellt nach den Beschreibungen in 
Beispiel 1 des US-Patents 3 825 600, auBerdem ein Katalysator ftir 
die zweite Stufe zur Oxidation des Acrolein in Aerylsaure, her- 
gestellt nach den Beschreibungen in Beispiel 1 von US-Patent 
3 833 649. Der Katalysator der ersten Stufe war ein Oxidations- 
katalysator, der aufler Sauerstoff folgendes enthielt: Co^Fe^ 
Bi^¥2Mo^QSi^ 35^0 06 ^'"^ Atomverhaltnis ; der Katalysator der 
zweiten Stufe war ein auf einem TrSger aufgebrachter Oxidations^ 
katalysator mit folgender Metallzusammensetzung: Mo^2y^. 6^^2 2 

C^O. 6^2,4- 

Zunachst wurde der Katalysator der zweiten Stufe mit T.Z^O cm^ 
je Reaktionsrohre in die Tempera turzone B aufgegeben, so dafi sich 
eine Schichthohe von 2,5 m bildete. Danach wurde 250 cm-^ kugel- 
formigea Alundum auf 5 mm Durchmesser zur Abklihlung des Reaktions- 
gases dazugefullt, und zwar so, daS die Oberkante mit der Ebene 
der Abschirmplatte abschloB. Danach wurde der Katalysator der 
ersten Stufe dariibergefullt , so dafl sich eine Schicht von 2,4 m 
Lange ergab. Ober den Katalysator der ersten Stufe wurde ein 
Gasgemisch mit einer Reaktionsgaszusammensetzung von 7,0 Vol-% 
Propylen, 12,6 Vol.-% Sauerstoff, 10,0 Vol.-% Dampf und der Rest 
in hauptsachlich Stickstoff enthaltendem Traggas geleitet, und 
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zwar mit einer Raumgeschwindigkeit (S.V,) von 1.350 Stunde 
(NTP) . Die Reaktion wurde eingeleitet und die Temperatur wahrend 
des Anfangs stadiums der Reaktion in der Temperaturzone A auf 
320° C und in der Temperaturzone B auf 255° C gehalten. Die 
Reaktion wurde iiber 12 Monate fortgesetzt und die Temperatur in 
beiden Tempera turzonen, A und B, so gesteuert, dafi die optimale 
Ausbeute an Acrylsaure erzielt vairde. Die Ergebenisse gehen aus 
Tafel 8 hervor. 



Taf el 8 



Abgelaufene Zeit 



Reaktionstem- 
peratur, o C 



zu Beginn 
nach 3 Monaten 
nach 6 Monaten 
nach 12 Monaten 



320 
320 
320 
320 



B 
255 
260 
266 
270 



Raumge- Gaskon- 
geschwin- zentra- 
digkeit tion 
am (Moleku- 
ersten lar-9^) 
katalysator 
(Stunde-^ ) 



1.350 
1.350 
1.350 
1.350 



7 
7 
7 
7 



Ausbeute an 

Acrylsaure 

nach einem 

Durchgang 

(Moleku- 

lar-%) 

86,5 
86,9 
87,5 
88,0 
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VERFAHREN ZUR KATALYTISCHEN DAMPFPPIASENOXIDATION . 
MIT .ENTSPRECHENDEM REAKTOR 

ZUSAMMENFASSUNG PER OFFENLEGUNG 

Verfahren zur katalytischen Dampfphasenoxidation, unter Ein- 
aatz eines Festbett-Warmeaustauschreaktora mit Mantel, in dem 
ein aus zahlreichen Rohren bestehendes RShrenbtindel - mit we- 
nigstens einer Art Oxidationskatalysator gefUllt - in einem 
Mantel angeordnet ist.. Diese Rohren werden durch die dffmmgen 
gefUhrt, die in wenigstens einer perforierten Abschirmplatte 
eingelassen sind, durch die das Innere des Mantels in mindestens 
zwei Aufgabezonen fiir das Warmeableitungsmedium dergestalt ge- 
teilt ist, dafl die einzelnen, durch. die perforierte Abschirm- 
platte gefUhrten Rohren nicht direkt mit der Platte in Beriihrung 
kcmmen, sondem die AuBenwandung der Rohre und die Innenkante 
der Offnung einen Abstand von 0,2 bis 5 nun zueinander haben. 
Durch das Verfahren wird den Reaktorrohren Einsatzgas zugeftihrt, 
wobei die exotherme, katal3rtische Dampfphasenoxidation ablauft 
und die Temperaturen fiir das warmeableitungsmedium in Jeder der 
Zonen so gesteuert wird, da/3 der Tempera turunterschied zwischen 
den beiden Zonen zwischen 0 und 100^ C gehalten werden kann. 
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FIGA FIG. 5 
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